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残留軌道モーメン トをもつ系の磁気励起
阪大基礎工 望 月 和 子(豊 中2345)
磁性体 におけ る基底状態に近い励起状態はス ピン波の励起 されている状態で,低 温 に澄け る熱力学的
振舞いがス ピン波理論でょ く説明されるこ とは 古くか ら知 られている。 しか し通常のス ピン波理論は,
磁性 をにな うイオ ンの最低軌道状態が,周 りの イオ ンのお よぼす結晶場の影響で一重 になっていて,軌
道角運動量 が消失し各 イオンはス ピン角運動量言 だけをもっている場 合に適用される。また,軌道角運動量五が
消失 しないで残 っている場合で も,イ オ シ内のス ピン ・軌道相互作用穿結晶場 に比べ 十分強け れば各 イ
オ ンの状態は全角運動量了=打+言 で記述 できて・またi・jイ オ ン間の交換相互作用 も7i・ijに比例
り
す る形 にかければJを 有効 ス ピンと考えて通常のス ピン波理論を用い ることができる。
イオ ン内でのス ピン・軌道相互作用が結晶場 と同程度の大 きさの場合 には,各 イオ ンの状態はτ と菩
の両方に複雑 に関係 している。 この ような系では結晶全体 としての励起 をどのように扱えばよいかが問
題 とな る.古 くはAH・n1)による「・im,ri,p,nd,ntm。lec。1。,fi,ld」の伽 があるが,・ こで
峨 ・2)筋 法 縦 ・て,反 強灘 体のKC・・、を例 ・・と。て述べ ・.結 晶離 は,ub・,p,,。。、ki・。
ノ
構造 で,Neel温度は114。K,賑 以下ではtetragonalにひづみ,ス ピンはtetragonal軸に平行で
ある.舳 なC♂+イ 〃 の最低多顛 は ・F(L-3,S・3/2)で7重 鰍 道縮退 している.結 晶 中
では立方対称の結晶場 にょってエネルギーの低い方 か ら3重,3重,1重 に分れて,3重 と3重 のエネ
ルギー分離は104em-1程度で あるから最低 の3重 項だけを考える。 この3重 状態(4Tl)は,大 きさ
1の葡 輔 角翻 量了で記述できて,了 と真の継 角韻 量rの関係はr==vi(・一 β・)了であ・。
βは4T1へ の4:Pの混 りをあ らわす係数。系のハ ミル トニアンは
H一 郡 ・9・+・擁+・ 嘉百・・9j(1)
で記述 ・れ・・第噸 はス ピ・ ・輔 樋 作用で・ ・はス … 髄 結・錠 数 ・と・一一 ÷(・一・β・)
λの関係 にある。第二項はtetragOna1なひずみ によって生 じる結晶場 をあ らわす。第三項 は最隣接ス
ピン問の交換相互作用で ある。4T1状 態では電子の空間分 布は異方的で あt6から,一 般には異方的交
換相互 作用を考えなければな らないが,K:CoF3で は異方的部分は小 さい。交換相互作用の項を,分
子場近似 を於こな った一体の部分 と残 りの部分に分ければ,Hは 一体のハ ミル ト晶アンH(1)と二体の
(2)(2)(1)ハ ミル トニ アンH の和になる。H,H は,
〆1)一ギ(嬬 ・瓦+Cl2i・)一JZ〈・〉{雪 ・・r葺 …}+号JZ〈 ・>2・…・・… 侶〕
〆2)一」〈Σ
■,」〉{忌一〈亀〉}・{恥 く§」〉瓦 (3)
一9一
で,zはn.nの 数,Σ 』Σ は 上 向 き,下 向 きス ピ ン の 部 分 格 子 につ い て の 和 を あ らわ す 。<.S>は ス
。。の熱平均値で温度葛熱 として 、elf一。。n、、ten、に決め鮒 ればな ら軌 〆 ・露 易に対角イヒで
き て,そ の 固 有 状 態 はllz,亀 〉 の 一 次 結 合 で あ らわ さ れ る。 そ れ ら を1μ 〉 で あ らわ し,対 応 す る エ
ネ ル ギ ー 固 有 値 を εμ と書 く。1=1,S=シ をで あ る か らcne-ion状態 は12個 あ り,μ=0,1,2,
・… …11で あ る.i一 ・i・ イ オ ンの1・ 〉 状 態 雌 子 を 作 るfermゆ ・伊 ・a… を 砿 消 す ・P・ a…
をd。μとす るとE(1)即 礪 して対角イヒされていて,
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で あ る。'また
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?
?
??〉??????↓? ???
の麺 かえをす ればH(2)はd払d、"の4次 の項の和で あらわされる。
次に一つのイオン内で粒子をン状態からμ状態に移す励起演算子
・、仰 一d轟 壷.
???
を定義する。これらの励起演算子の交換関係は
〔・iμ",・i〃・]=斑 μ、'δ"〆 一.・iμ》 転"'
??
で,普 通 のbosonの交換関係ではない。 ただ し絶対零 度では粒子の励起は基底状態10>か らのみ澄 こ
るので,励 起演算子 としてはaiO〃,ai〃0だけ を考えれば十分で,こ れ らはbosonの交換関係をみた し2
従って磁気励起 は通常のスピン波 と同じように扱 うこ とがで きる。 しかし有限温度では基底状態]0>
以外か らの励起 も考えることが必要 で(7)の交換関係 を'正しく用いなければな らない。⑥の励起演算子 を
用いれば,H(2)、は これらの二次形式 になっている。即 ちπ(2)は異 るs三七eに 澄け る励起の相互作用
をあ らわ し,こ のために結晶では励起 エネル ギーに分散が生 じる。励起 エネルギーは,励 起演算子で作
られ るグ リー ン関数 《aiμシ;ajλ彪>>を計算すればその極 か ら求 めることがで きる。 グ リーン関数 を求
めるには運動方程式を作るが,そ の とき新 し くあ らわれ る高次の グリー ン関数を適当なdecoupliugと
いう操作で もとのグ リーン関数 に閉じさせなければ ならない。最 も簡単 には,高 次のグ リー ン関数に含
まれるone-ion状態の数演算子niμ=aiμをone-ion状態に関す る熱平均 くniμ〉 で知 きかえて
外に と咄 す とゆdecg・pli・g鯛いれば よい・
この ようにして求 めた磁気励起は三つのグループに分れる。一つは.transverseモ』 ドとよばれる もの
で,S±(一S。・± 五S。)・1±(一1。±ii。)が 行列要素を もつ ・ne一三・n状態間の励起 に対応 してい
一10一
て,励 起 エ ネ ル ギ ーは分散を もつ。各 モー ドには部分格子に対応する縮退があ り,こ の縮退は外部磁
場 がなければ除かれない。第二はlongitudina1モー ドとよばれるもので,Sz,lzが 行列要 素をもつ
Qne-iOn状態間の励起 に対応 し・励起 エネル ギーの分散は少ない。 第三はlocolモー ドで百 も了 も行列
要素 をもたないone-ion状態間の励起 に対応 し,分 散はな く各 イオンに局在 している。transverse,
long三tudina1モ・一ドの耳ネルギー分散は温度にょって変化す る。 温度依存性はone-ion状態のエネ
ルギー εμ が 〈S>を 通 して温度変化 していることと,〈niρが温度 に依存 しているこ とか ら生 じる。
また異 るモー ド問 にはcoμplingはないが1同 じグループに属す るモー ド問にはcOUplingがある。例
えば,状 態10>か ら状態11.〉へ の励起(031)と,ll>か ら13>へ の励起(1,3)は 共に
transverseモー ドで,(0,1)励 起エネル ギーはd三spers三Qnをもつ。0。Kで は(0 ,1)励起 しかあ
らわれないが,有 限温 度では状態 ほ〉 にも分布が生 じるか ら,(1,3)励 起 も可能 になる。 図の点線
で示 した(0,1)励起 エネルギーと一点鎖線で示 した(1,3)励 起エネルギーが交叉す ると実線のよ う
な二つのmixedmcdeに分れて,交 差点近傍にエネルギー ・ギ ャップができる。下 のbranchではkの
小 さな ところでは(0,1)励 起 が主で,ギ ャップ近傍では(0,1)励 起 と(1,3)励起が同程 度にまざ
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って.いる。境 界に近 いk・の所 では(1,3)励 起が主であ る。上のbrauchに対 しては事情は全 く逆であ
る。温度がTNに 近づ くと(0,1)励起 のdispersioncurveは低土ネル ギ ・ー側 にずれて両者は交わ ら
一ll一
な くな るので,mixedm(焼 はで きない。 磁気励気のこの ような振舞 いは,中 性子非弾性散乱や光の
ラマン散乱強度を しらべることにょって観測 されるはつである。
ここでのべたのと同概 磁気励起の扱いはF幽 オ・を含む化合物§)稀上類 イオンを含む船 物4)に
5)
もあてはめることがで きる。また実験的には,す でにのべたmodernodecouplingの効果がTlAl2
について中性子非弾性散乱で観測 されている。
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電離放射線叉はUV光照射にょるアルカリハライ ドの色中心形成は,励起子の緩和過程の ★
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成機構解明の現在までの到達点 と今後の課題 が論 じ られだ。 ★★
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